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the endothermic reaction (12) and is transferred to the endothermic reaction. 


(57) Abstract: A reactor circuit for autothermic coupling 
of exothermic and endothermic reactions with separate 
conduction of both reaction flows, comprising heat 
exchanging sections (2, 9, 19) between all supplied 
educt gases (1, 4, 8) and all hot product gases (3, 
10), in addition to a reaction area (7, 11, 12) wherein 
exothermic and endothermic reactions occur in a direct 
exchange of heat, said exchange occurring in the heat 
exchanging sections (2, 9, 19) between the supplied 
educt gases (1, 4, 8) and the hot product gases (3, 10, 
15) either in a recuperative manner in a counter flow or 
in a cross-counter flow or in a regenerative manner, the 
heat capacity of one partial flow in each heat exchanger 
section corresponding approximately to the heat capacity 
of the other partial flow, the exothermic and endothermic 
reaction in one reaction area (7) respectively occurring in 
a chronologically or spatially separate manner, whereby 
the two partial areas (11, 12) in the case of a spatial 
separation are locally coupled to each other in such a way 
as to result in an excellent exchange of heat therebetween 
and whereby the exothermic reaction in the case of a 
spatial and chronological separation is influenced in such 
a way that it only begins upon arrival in the reaction 
area thereof (11) and the reaction heat is released in a 
substantially evenly distributed manner over a relatively 
large local area which overlaps with the reaction area of 
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(57) Zusam menfassung: Reaktorschaltung zur autothermen Kopplung von exo- und endothermen Reaktionen mit separierter Fuh- 
rung der beiden Reaktionsstrome, umfassend Warmetauscherabschnitte (2, 9, 19) zwischen alien zugefuhrten Eduktgasen (1, 4, 8) 
und alien heissen Produktgasen (3, 10) sowie einem Reaktionsbereich (7,11, 12), in dem die exothermen und die endothermen Reak- 
tionen in unmittelbarem Warmeaustausch miteinander ablaufen, wobei der Warmeaustausch in den Warmeaustauscherabschnitten 
(2, 9, 19) zwischen den zugefuhrten Eduktgasen (1, 4, 8) und den heissen Produktgasen (3, 10, 15) entweder rekuperativ im Gegen- 
oder Kreuzgegenstrom oder regenerativ ablauft und in jedem Warmetauscherabschnitt die Warmekapazitat des einen Teilstroms in 
etwa der Warmekapazitat des anderen Teilstroms entspricht und die exotherme und die endotherme Reaktion in einem Reaktionsbe- 
reich (7) jeweils jede fur sich zeitlich oder raumlich getrennt ablauft, wobei bei einer raumlichen Trennung die beiden Teilbereiche 
(11, 12) ortlich so miteinander gekoppelt werden, dass ein sehr guter Warmeaustausch zwischen ihnen gegeben ist und bei einer 
raumlichen oder zeitlichen Trennung die exotherme Reaktion so beeinflusst wird, dass sie erst am Eintritt in ihren Reaktionsbereich 
(11) startet und die Reaktionswarme tiber einen grosseren, mit dem Reaktionsbereich der endothermen Reaktion (12) iiberlappenden 
Ortsbereich weitgehend gleichmassig verteilt freigesetzt und auf die endotherme Reaktion iibertragen wird. 
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Titel: Autotherme Reaktorschaltung zur direkten Kopplung 
endothermer und exothermer Reaktionen 


Beschreibung 

Die Erfindung betrifft Reaktorschaltungen zur autothermen 
Kopplung von exo- und endothermen Reaktionen mit separierter 
Fiihrung der beiden Reaktionsstrome , umfassend 

Warmetauscherabschnitten zwischen alien zugefuhrten Eduktgasen 
und alien heiSen Produktgasen sowie einem Reaktionsbereich, in 
dem die exothermen und die endothermen Reaktionen in 
unmittelbarem Warmeaustausch zueinander ablaufen. 

Ein derartiges Verfahren bzw. Schaltung dient der direkten 
Kopplung einer endothermen Synthesereaktion mit einer 
exothermen Begleitreaktion . Endotherme Synthesereaktionen 
spielen in der chemischen Industrie eine wichtige Rolle zur 
Erzeugung von Grundchemikalien und Zwischenprodukten . Diese 
Reaktionen werden meist in der Gasphase bei erhohter 
Temperatur und haufig an festen Katalysatoren, in sogenannten 
Festbettreaktoren durchgef uhrt . Typische Beispiele sind 
Ref ormierreaktionen von Kohlenwasserstof f en zur Erzeugung von 
Synthesegas sowie Dehydrierungen . 

Die erf orderliche Reaktionswarme wird dabei durch eine 
exotherme Begleitreaktion, typischerweise eine 
Verbrennungsreaktion, erzeugt und meist durch indirekten 
Warmeaustausch auf das Reaktionsgas ubertragen. Dabei erfolgt 
die Warmeiibertragung in vor- oder zwischengeschalteten 
Warmeubertragern, in Rohrbiindelreaktoren, die von einem heiSen 
Warmetrager fluid umstromt werden, oder indem die mit 
Katalysator gefullten Reaktionsrohre direkt in einer 
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Brennkammer angeordnet sind. Bei diesen Anordnungen findet der 
Warmeeintrag relativ ungezielt statt, so dass lokal hohe 
Ubertemperaturen auftreten und das Produktgas relativ lange 
bei hohen Temperaturen verweilt, was unerwiinschte Neben- und 
Folgereaktionen begunstigt. AuSerdem lasst sich die in den 
heiSen Abgasen enthaltene Warme nur mit hohem Aufwand (teure, 
hochtemperaturbestandige Warmetauscher ) und auf maSigem 
Temperaturniveau zuriickgewinnen und auch nur in einem 
geeigneten Energieverbund weiternutzen . 

Deshalb gab es in der Vergangenheit zahlreiche Uberlegungen 
und Versuche, die benotigte Reaktionswarme direkt im 
Reaktionssystem zu erzeugen und im Sinne einer integrierten 
Reaktionsf uhrung so weitgehend zu nutzen, dass die Zu- und 
Ablaufe weitgehend "kalt" erfolgen und keine fibers chusswarme 
abgefiihrt werden muss. Eine solche Reaktionsf iihrung wird im 
Folgenden als "autotherm" bezeichnet, wobei "kalt" der 
Temperatur entspricht, mit der die Einsatzstof f e , z. B. nach 
einem Verdampfer oder Verdichter vorliegen und die in den 
Ablauf stromen enthaltene Warme nicht mehr wirtschaf tlich 
nutzbar ist . 

Basis einer geeigneten autothermen Reaktionsf uhrung ist also 
die moglichst gute energetische Kopplung einer exothermen 
Begleitreaktion mit der gewunschten endothermen 
Synthesereaktion . Dabei wird zweckmafiigerweise ein direkter 
regenerativer oder ein indirekter rekuperativer Warmeaustausch 
zwischen dem heiSen Reaktorablauf und dem kalten Reaktorzulauf 
vorgeschlagen . 

Im Stand der Technik finden sich Verfahren, bei denen Primar- 
und Sekundarref ormer fur die Dampf ref ormierung von 
Kohlenwasserstof f en so in einem gemeinsamen Apparat integriert 
werden, dass die Reaktionswarme der exothermen (d. h. mit 
Sauerstof feinsatz betriebenen) Sekundarref ormierung fur die 
Durchf uhrung der endothermen Primarref ormierung genutzt wird. 
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Derartige Verfahren sind bspw. in US-PS 4,678,600, US-PS 
4,909,808, EP 0 922 666, EP 0 600 621 Al , DE 197 27 841 Al , DE 
39 22 446 Al , DE 39 12 003 Al , GB 22 17 728 A sowie DE 15 67 
709 beschrieben. Es ist bekannt und zum Teil auch in den 
Ausf uhrungsbeispielen zu den obigen Verof f entlichungen 
dokumentiert , dass dabei durchweg im Sekundarref ormer sehr 
hohe Temperaturspitzen entstehen, die spezielle 
Reaktormaterialien sowie Vorkehrungen zum Schutz der 
nachf olgenden Dampf ref ormierkatalysatoren erfordern. 

AuSerdem sind Verfahren bekannt, bei denen stark endotherme 
Reaktion durch Kopplung mit exothermen Reaktionen im direkten 
regenerativen oder rekuperativen Warmetausch durchgefuhrt 
werden. Diese sind beispielsweise in DE 692 18 518 T2 , DE 198 
32 386 Al sowie DE 34 02 713 Al beschrieben. 

Bei all diesen Verfahren besteht entweder der Nachteil, dass 
die Warme der heifien Produktgase nicht ausreichend im Reaktor 
selbst genutzt wird, so dass ein unnotig hoher Energiebedarf 
auftritt, wobei die Abwarme in zusatzlichen nachgeschalteten 
Warmetauschern ausgekoppelt werden muss, oder dass bei der 
exothermen Teilreaktion sehr hohe Temperaturspitzen auftreten, 
weil es bisher nicht gelingt, die in der exothermen Reaktion 
freigesetzte Warme unmittelbar von der endothermen Reaktion 
aufnehmen zu lassen. 

In R. F. Blanks, T. S. Wittrig und D. A. Peterson. 
Bidirectional Adiabatic Synthesis Gas Generator. 
Chem.Eng.Sci . , 45: 2407-2413, 1990 wird ein Verfahren zur 
Dampf ref ormierung von Methan in einem Reaktor mit periodischer 
Stromungsumkehr vorgestellt. Dem Reaktionsgemisch wird dabei 
soviel Sauerstoff zugegeben, dass die Gesamtreakt ion exotherm 
wird. Durch den regenerativen Warmerucktausch im Reaktor wird 
eine autotherme Reaktionsf iihrung erzielt. Die Experimente 
zeigen sehr schmale und hohe Temperaturspitzen mit der Gefahr 
von Katalysatorschadigungen, eine sehr hohe parametrische 
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Empf indlichkeit unci Probleme der Ruckreaktion und der 
Koksbildung im abfallenden Teil des Temperaturprof ils . 

In M. S. Kulkarni and M. P. Dudukovic . Bidirectional Fixed Bed 
Reactors for Coupling of Exothermic and Endothermic Reactions. 
AlChE J., 42 (10): 2897-2910, 1996 und M. S. Kulkarni and M. 
P. Dudukovic. Periodic Operation of Asymmetric Bidirectional 
Fixed Bed Reactors with Temperature Limitations. Ind. Eng. 
Chem. Res., 37: 770-781, 1998 wird ebenfalls das Verhalten 
eines Reaktors mit periodischer Stromungsumkehr fur die 
Methan-Dampf ref ormierung untersucht . Im Gegensatz zu dem 
vorstehend beschriebenen Verfahren wird die Reaktionswarme fur 
die endotherme Ref ormierungsreaktion nicht simultan zu dieser 
bereitgestellt . Vielmehr wird die Ref ormiergasmischung wahrend 
einer Halbperiode von einer Seite des Reaktors, eine 
Brenngasmischung wahrend der zweiten Halbperiode von der 
anderen Seite zugefuhrt. Es zeigt sich, dass ein stabiler 
Betrieb nur in einem sehr schmalen Betriebsbereich und mit 
unbef riedigendem Verhalten moglich ist. Charakteristisch sind 
wiederum sehr steile, hohe Temperaturspitzen wahrend der 
Brenngasphase . Dabei kann in den schmalen Hochtemperaturzonen 
nicht geniigend Warme fur die nachfolgende endotherme Periode 
gespeichert werden. 

In G. Kolios. Zur autothermen Fiihrung der Styrolsynthese mit 
periodischem Wechsel der Stromungsrichtung . Nr. 5 01 VDI - 
Fortschrittsberichte, Reihe 3. VDI-Verlag, Dusseldorf, 1997 
wird gezeigt, dass durch inerte Randzonen bei dieser 
Betriebsweise eine Verbesserung aber kein insgesamt 
bef riedigendes Verhalten erzielt werden kann. 

In J. Frauhammer, G. Eigenberger, L. v. Hippel and D. Arntz. A 
New Reactor Concept for Endothermic High Temperature 
Reactions. Chem. Eng. Sci. 54 (15/16): 3661-3670, 1999 wird 
die Methan-Dampf ref ormierung statt mit regenerativen mit 
rekuperativen Warmetausch in einem sogenannten 
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"Gegenstromf estbettreaktor" untersucht . Durch geeignete Wahl 
der katalytisch aktiven und der inerten Bereiche kann eine 
Verbesserung des ursprunglich unbef riedigenden 

Reaktorverhaltens erreicht werden. Als Nachteile bleiben aber 
eine sehr schmale, steile Reaktionszone und eine insgesamt 
unbef riedigende Warme integration, da die Verbrennungsreakt ion 
bereits rein thermisch kurz nach dem Zulauf anspringt und 
beendet ist, bevor die Reaktionswarme auf die endotherme 
Reaktion iibertragen werden kann. 

In J. Snyder and B. Subramaniam . A Novel Reverse Flow Stategy 
for Ethylbenzene Dehydrogenation in a Packed Bed Reactor. 
Chem. Eng. Sci . , 49 (24B) : 5585-5601, 1994 und G. Kolios and 
G. Eigenberger. Styrene Synthesis in a Reverse-Flow Reactor. 
Chem. Eng. Sci. , 54 (15/17): 2637-2646, 1999 wird fur die 
Styrolsynthese eine autotherme Reaktionsf uhrung mit 
periodischem Wechsel der Stromungsrichtung vorgeschlagen, bei 
dem die Reaktionswarme uber einen in Reaktionsmitte 
eingespeisten HeiSgasstrom erzielt wird. Auch hierbei erweist 
sich die Warmeintegration als nicht vollstandig bef riedigend, 
weil der Schuttungsbereich der durch Reaktionsgas und HeiSgas 
durchstromt wird, einen hoheren Durchsatz besitzt, als der 
Teil, der nur vom Reaktionsgas durchstromt wird. 

Insgesamt besitzen alle vorstehend genannten Verfahren zur 
autothermen Kopplung exo- und endothermer Reaktionen 
gravierende Nachteile, die in folgenden Punkten 
zusammengef asst werden konnen: 

sehr hohe, schmale Temperaturspitzen, hervorgeruf en durch 
ortliche oder zeitliche Separierung der exothermen und 
der endothermen Reaktionszone 
unkontrolliertes (homogenes) Anspringen der 
Verbrennungsreakt ion, 

mangelhafte Warmeintegration, d. h. Teilstrome verlassen 
das Reaktionssystem zu heiS. 
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Der Erfindung stellt sich somit die Aufgabe, ein Verfahren 
bzw. Reaktorkonf igurationen fur die autotherme Kopplung einer 
endothermen Synthesereaktion mit exothermen Begleitreaktionen 
bereitzustellen, die die obigen Nachteile nicht oder nur in 
deutlich reduziertem Umfang besitzen. 

Die Aufgabe wird durch eine Reaktorschaltung zur autothermen 
Kopplung von exothermen Reaktionen mit separierter Fuhrung der 
beiden Reaktionsstrome gelost, bei der Warmetauscherabschnitte 
zwischen den zugefiihrten Eduktgasen und den heiSen 
Produktgasen eingesetzt werden, wobei der Warmetausch entweder 
rekuperativ im Gegen- oder Kreuzgegenstrom oder regenerativ 
ablauft und in jedem Warmetauscherabschnitt die Warmekapazitat 
des einen Teilstroms in etwa der Warmekapazitat des anderen 
Teilstroms entspricht und die exotherme und die endotherme 
Reaktion in einem Reaktionsbereich jeweils jede fur sich 
zeitlich oder raumlich getrennt ablauft, wobei bei einer 
raumlichen Trennung die beiden Teilbereiche ortlich so 
miteinander gekoppelt werden, dass ein sehr guter 
Warmeaustausch zwischen ihnen gegeben ist und bei einer 
raumlichen oder zeitlichen Trennung die exotherme Reaktion so 
beeinflusst wird, dass sie erst am Eintritt in ihren 
Reaktionsbereich startet und die Reaktionswarme uber einen 
groSeren mit dem Reaktionsbereich der endothermen Reaktion 
tiberlappenden Ortsbereich weitgehend gleichmaSig verteilt 
freigesetzt und auf die endotherme Reaktion iibertragen wird. 
Bei einer zeitlichen Trennung muss die exotherme und die 
endotherme Reaktion im gleichen Ortsbereich stattfinden, so 
dass die von der exothermen Reaktion freigesetzte und von der 
Katalysatorschiittung aufgenommene Warme uber einen groSeren 
Ortsbereich gleichmaSig verteilt und im nachsten Zeittakt von 
der endothermen Reaktion aufgenommen wird. 

Nach einem ersten Ausf uhrungsbei spiel kann vorgesehen sein, 
dass eine exotherme Vorreaktion im Warmetauscherabschnitt 
dadurch verhindert wird, dass einer der fur die exotherme 
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Reaktion erf orderlichen Reaktionspartner getrennt gefiihrt wird 
und erst nach Eintritt in die Teilreaktionszone der exothermen 
Reaktion zugemischt wird, wobei die gleichmaSige ortliche 
Verteilung der Warmef reisetzung dadurch bewirkt wird, dass die 
Zumischung ortlich kontinuierlich oder auf mehrere diskrete 
Einspeisungsstellen verteilt erf olgt . 

Es kann weiter vorgesehen sein, dass die Teilstrome fur die 
exotherme und endotherme Reaktion im Reaktionsraum im Gleich- 
oder Kreuzstrom zueinander sowie in engem Warmekontakt 
miteinander gefiihrt werden, wobei rekuparativer oder 
regenerativer Warmeaustausch stattfindet. 

Die Erfindung betrifft weiterhin eine Reaktorschaltung zur 
autothermen Kopplung von exo- und endothermen Reaktionen, bei 
dem der Warmeaustausch in den Warmeaustauscherabschnitten 
zwischen den zugefiihrten Eduktgasen und den heiSen 
Produktgasen entweder rekuperativ im Gegen- oder 
Kreuzgegenstrom oder regenerativ ablauft und in jedem 
Warmetauscherabschnitt die Warmekapazitat des einen Teilstroms 
in etwa der Warmekapazitat des anderen Teilstromes entspricht 
und die exothermen und endothermen Reaktionen im 
Reaktionsbereich gleichzeitig und gemeinsam ablaufen, wobei 
die gesamte Warmef reisetzung der exothermen Reaktion den 
gesamten Warmebedarf der endothermen Reaktion nur in dem MaSe 
iibersteigt, wie er zur Auf rechterhaltung des Warmeaustausch im 
Warmetauscher erforderlich ist und ein schneller lokal 
begrenzter Ablauf der exothermen Reaktionen dadurch verhindert 
wird, dass einer der fur die exotherme Reaktion benotigten 
Reaktionspartner im Reaktionsbereich und zwar kontinuierlich 
verteilt oder in mehreren ortlich verteilten diskreten 
Einspeisungsstellen zugef iihrt wird . 

Des Weiteren betrifft die Erfindung eine Reaktorschaltung zur 
autothermen Kopplung von exo- und endothermen Reaktionen, 
wobei die benotigte Warme fur die endotherme Reaktion dadurch 
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erzeugt wird, dass das heiSe Produktfluid der exothermen 
Reaktion dem Reaktionsgemisch der endothermen Reaktion 
zugemischt wird, wobei fur jedes der beiden Reaktionsf luide 
der kalte Zulauf in einem Warmetauscher durch einen heiSen 
Zulauf von etwa gleicher Warmekapazitat vorgeheizt wird, wobei 
verhindert wird, dass die zugefuhrten Komponenten fur die 
exotherme Reaktion bereits im Warmetauscher reagieren und das 
so vorgewarmte Fluid fur die exotherme Reaktion in einer 
Brennkammer reagiert, wahrend das vorgewarmte Reaktionsgemisch 
der endothermen Reaktion in einen Reaktionsraum eintritt und 
dort mit dem heiSen Produkt aus der Brennkammer vermischt 
wird, wobei der Reaktionsraum so gestaltet ist, dass ein 
intensiver Warmetransport parallel zur Haup t s t romungs r i cht ung 
und eine schnelle und vollstandige Vermischung erfolgt und ein 
Teil des heiiSen Ablaufs aus dem Reaktionsraum fur den 
Warmetausch mit dem kalten Zulauf der Reaktanden fur die 
exotherme Reaktion benutzt wird. 

Es kann vorgesehen sein, dass durch die Reaktorschaltung eine 
Angleichung der Warmebedarf s - und Produktionsraten in der 
Reaktionskammer durch Beeinf lussung der Katalysatoraktivitat 
durch inerte Beimischung oder durch Abfolge von katalytisch 
aktiven und inerten Bereichen und/oder durch Einstellung der 
Eintrittstemperatur in den Reaktionsraum entweder getrennt 
oder nur fur die exothermen oder nur endothermen Reaktionen 
oder fur beide gemeinsam erfolgt. 

SchlieSlich kann bei der Reaktorschaltung vorgesehen sein, 
dass die Angleichung der Warmebedarf s- und Produktionsraten 
dadurch erreicht wird, dass ein separat zugefuhrter Reaktand 
der exothermen Reaktion und/oder ein separat zugefuhrter 
Reaktand der endothermen Reaktion an diskreten oder 
kontinuierlich liber die Lange des Reaktionsraums verteilten 
Einspeiseorten zugemischt wird. 

Die Erf indung betrif f t des Weiteren eine Reaktorschaltung, 
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wobei die Warmetauscher zwischen einem kalten Zulauf unci einem 
heiSen Ablauf eines Reaktionsraums als Gegenstrom- oder Kreuz- 
/Gegenstromwarmetauscher in Rohrbiindel- oder 

Plattenpakektbauweise oder als Regenerativwarmetauscher mit 
festen oder rotierenden Speicherbetten aufgebaut sind, und 
eine Vorreaktion der zustromenden Reaktanden der exothermen 
Reaktion im Warmetauscher dadurch vermieden wird, dass keine 
katalytisch aktiven Materialien in diesem Warmetauscherpf ad 
eingebaut sind oder dass einer der fur die exotherme Reaktion 
erf orderlichen Reaktionspartner getrennt von den iibrigen 
Reaktionspartnern gefuhrt ist und fur die aus dem 
Reaktionsraum fur die endotherme Reaktion austretenden 
Produkte im Warmetauscher Katalysatoren fur eine geeignete 
Nachreaktion angeordnet sein konnen . 

Es konnen fur den geforderten intensiven Warmetransport in der 
Reaktionskammer parallel zur Hauptstromungsrichtung stark 
warmeleitender Einbauten, Warmerohre (heat pipes) oder eine 
maanderf ormige oder spiral formige Stromungsf iihrung mit gutem 
Warmeaustausch oder eine Kreislauff iihrung eines 
partikelf drmigen, fliissigen oder gasformigen Warmetragers 
vorgesehen sein, so dass lokale Uberhitzungen des Fluids fur 
die exotherme Reaktion und lokale Unterkiihlungen des Fluids 
fur die endotherme Reaktion weitgehend vermieden werden. 

Es kann weiter vorgesehen sein, dass bei dem Reaktor die 
Reaktionskammern als Wirbelschichtapparat ausgefiihrt sind, 
wobei das Wirbelgut katalytische oder inerte Eigenschaf ten 
besitzt und der Katalysator auch auf den Wanden oder auf 
festen Einbauten eingeordnet ist und die Einspeisungen so in 
die Wirbelschicht munden, dass eine schnelle, gleichmaSige 
Verteilung der Zulauf e fiber die gesamte Wirbelschicht erf olgt . 

Es kann vorgesehen sein, dass die kalten Zulauf e jedes der 
beiden Reaktionsf luide in Warmetauschern durch heisse Ablaufe 
mit jeweils etwa gleicher Warmekapazitat wie der Zulauf 
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vorgeheizt wercien, wobei durch geeignete MaSnahmen eine 
Vorreaktion des Reaktionsf luids der exothermen Reaktion im 
Warmetauscher vermieden wird und beide Fluide in getrennte 
Abschnitte eines Reakt ionsraums eintreten, die so gestaltet 
sind, dass in ihnen die jeweilige Reaktion stattfindet und 
dabei Warme transport erfolgt, so dass lokale Uberhitzungen des 
Fluids fur die exotherme Reaktion und lokale Unterkuhlungen 
des Fluids fur die endotherme Reaktion weitgehend vermieden 
werden und die heissen Ablaufe aus dem Reaktionsraum fur die 
Vorheizung der kalten Zulaufe genutzt werden. 

In einem Reakt ionsmedium konnen die kalten zulaufenden 
Reaktanden durch die heissen ablaufenden Produkte in 
Warme tausc hern vorgeheizt werden, wobei durch geeignete 
Massnahmen eine exotherme Vorreaktion des Fluids im 
Warmetauscher vermieden wird und das Fluid nach der Vorwarmung 
in einen Reaktionsraum eintritt, der so gestaltet ist, dass in 
ihm die beiden exo- und endothermen Reaktionen weitgehend 
simultan ablaufen, so dass die von der exothermen Reaktion 
freigesetzte Reaktionswarme moglichst direkt von der 
endothermen Reaktion aufgenommen wird, ohne dass iiber der 
Lange des Reaktionsraums grossere Temperaturunterschiede 
auftreten und der Ablauf aus dem Reaktionsraum die Zulaufe 
auf heizt . 

Lokale Uberhitzungen des Fluides fur die exotherme Reaktion 
und lokale Unterkuhlungen fur die endotherme Reaktion z.B. 
infolge einer Separation der Reaktionszonen konnen dadurch 
reduziert oder vermieden werden, dass die Warmebedarf srate der 
endothermen Reaktion und die Warmeproduktionsrate der 
exothermen Reaktion durch Anpassung der Katalysatorakt ivitat 
und/oder durch Nachdosierung von Edukten so aneinander 
angeglichen werden, dass sich ein moglichst grosser 
Uberlappungsbereich zwischen endothermer und exothermer 
Reaktionszone ergibt . 
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Es kann schliesslich vorgesehen sein, dass die Vermeidung oder 
Reduzierung von starken Temperaturf luktuationen im 
Reaktionsraum dadurch bewirkt wird, dass das Reaktionsgemisch 
fur die exotherme Reaktion und das Reaktionsgemisch fur die 
endotherme Reaktion den Reaktionsraum im Gleichstrom 
durchstromen . 

Basis der erf indungsgemafien Problemlosung ist zum einen die 
Sicherstellung eines optimalen Warmeaustauschs zwischen heiSen 
Ablauf und kaltem Zulauf . Ein solcher optimaler Warmetausch 
kann bekanntlich nur uber einen indirekten 

Gegenstromwarmeaustausch oder einen hinreichend schnellen 
direkten regenerativen Warmeaustausch erfolgen, wenn die in 
beiden Richtungen pro Zeiteinheit zu - /abgef uhrten Stoffstrome 
gleiche Warmekapazitaten besitzen. 

Ein erstes Charakteristikum der erf indungsgemaSen 
Problemlosung lautet also, dass die im Warmeaustausch 
stehenden Stoffstrome jeweils gleiche Warmekapazitaten 
besitzen. Da sich die Warmekapazitat durch Temperaturanderung 
und chemischen Reaktion andert , kann diese Forderung in der 
Praxis nur mit einer gewissen Bandbreite erfullt werden. 

Die zweite Forderung lautet, dass steile, hohe 
Temperaturspitzen vermieden werden mussen. Wie die aus dem 
Stand der Technik bekannten Beispiele zeigen, kommen diese 
Temperaturspitzen stets dadurch zustande, dass die exotherme 
Begleitreaktion sehr schnell, quasi spontan und raumlich 
getrennt von der endothermen Reaktion ablauf t. Insbesondere 
bei Gegenstromf uhrung der exothermen und der endothermen 
Reaktion zeigt sich eine ausgepragte Tendenz der beiden 
Reaktionszonen, sich voneinander ortlich zu separieren. Diese 
Tendenz ist umso grofeer, je hoher die 

Reaktionsgeschwindigkeiten der beiden Teilstrome sind. 
Das zweite erf indungsgemaSe Charakteristikum besagt somit, 
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dass die beiden Teilreaktionen so gedampft und ihren 
Reaktionszonen so verlangert werden miissen, dass ihr 
Uberlappungsbereich moglichst groS wird. Geeignete MaSnahmen 
dafur sind die Einschrankung der katalytisch aktiven Bereiche 
auf eine gemeinsame Uberlappungszone und die Dampfung der 
katalytischen Aktivitat durch Katalysatorverdunnung oder eine 
geeignete schnelle Auf einanderf olge aus katalytisch aktiven 
und inaktiven Abschnitten. Besonders vorteilhaft ist auch ein 
Wechsel von Gegenstromf iihrung zu Gleichstromf iihrung in der 
gemeinsamen Reaktionszone oder die Durchfuhrung der exothermen 
Reaktion unter weitgehend durchmischten Bedingungen, zum 
Beispiel in einer Wirbelschicht . Ist dies nicht moglich, muss 
die in der exothermen Reaktion freigesetzte Warme durch sehr 
effektive Transportmechanismen in den Bereich der 
Hauptreaktionszone der endothermen Reaktion transportiert 
werden . 

Die dritte Forderung lautet, dass die Warme der exothermen 
Begleitreaktion erst im Bereich der gewunschten (katalytisch 
aktiven) Reaktionszone der endothermen Synthesereaktion und 
dort moglichst kontrolliert und ortlich verteilt freigesetzt 
werden darf . Wie in J. Frauhammer, G. Eigenberger, L. v. 
Hippel and D. Arntz. A New Reactor Concept for Endothermic 
High Temperature Reactions. Chem. Eng. Sci.54 (15/16): 3661- 
3670, 1999 gezeigt, lasst sich das nicht immer durch eine 
entsprechende Anordnung des Oxidationskatalysators erreichen. 
Ein erf indungsgemaSes Vorgehen besagt, dass zum Beispiel ein 
Reaktand der exothermen Begleitreaktion erst am gewunschten 
Reaktionsort eingemischt wird. Dabei kann es sich im Sinne der 
zweiten Forderung als zweckmafiig erweisen, die Einmischung auf 
mehrere uber die gewunschte Reaktionsstrecke diskret oder 
kontinuierlich verteilte Einspeiseorte auf zuspalten . 

Weitere Merkmale und Vorteile der Erfindung ergeben sich aus 
den ubrigen Anmeldungsunterlagen . 
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Ausfiihrungsbeispiele der Erfindung sollen im Folgenden anhand 
einer Zeichnung dargestellt werden. Dabei zeigen: 

Figur la eine erf indungsgemafee Reaktorschaltung, 
Figur lb die zu erwartenden Temperaturprof ile in den 

einzelnen Abschnitten gemafi Figur la, 
Figur 2a eine Ausgestaltung der Erfindung fur den Fall, dass 

die exotherme und die endotherme Reaktion im 

gleichen Reaktionsgemisch ablauft, 
Figur 2b die Temperaturprof ile gemafi Figur 2a, 
Figur 3a einen Sonderfall der separaten Reaktionsf uhrung 

mit Nachdosierung eines Reaktanden fur die exotherme 

Reaktion, 

Figur 3b die Temperaturprof ile zur Figur 3a, 

Figur 4a eine Ausgestaltung mit rekuperativem Warmetausch bei 
der die Warmezufuhr fur die endotherme Reaktion 
durch Zumischen heiSen Brennergases erfolgt, 

Figur 4b die Temperaturprof ile zu Figur 4a, 

Figur 5 einen Aufbau mit regenerativem Warmetausch und 
Heifigaseinspeisung und 

Figur 6a bis 

Figur 6c Ausgestaltungen der Reaktionskammer . 

Figur la zeigt eine Grundform der erf indungsgemaSen 
Ausgestaltung fur den Fall, dass die Strome der endothermen 
Synthesereaktion und der exothermen Begleitreaktion separat 
gefiihrt werden miissen, d. h. nicht vermischt werden durfen 
("separate Reaktionsf uhrung 11 ) . Dabei wird das Reaktionsmedium 
der exothermen Reaktion 1 iiber einen Warmetauscher 2 in den 
Reaktionsraum 7 gefiihrt. Das Abgas der exothermen Reaktion 3 
verlasst den Reaktionsraum 7 und gibt seine Warme im 
Warmetauscher 2 an den Zulauf ab . Bei dem Warmetauscher 2 wird 
es sich aus Grunden der Energieef f izienz zweckmaSigerweise urn 
einen Gegenstrom- oder Kreuzgegenstromwarmetauscher handeln. 
Alternativ sind auch Regenerativwarmetauscher in getakteter 
Ein- oder Mehrbett- oder Rotoranordnung geeignet . In 
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vergleichbarer Weise wird das Reaktionsgemisch der endothermen 
Reaktion 8 iiber einen Warmetauscher 9 dem Reaktionsraum 7 
zugefiihrt und das gebildete Produktgemisch 10 durch den 
Warmetauscher 9 abgef iihrt . 

Falls die Gefahr besteht, dass das Reaktionsgemisch fur die 
exotherme Reaktion 1 schon im Warmetauscher 2 reagiert, muss 
ein Reaktand 4 ( zweckmaSigerweise die Unterschusskomponente) 
dieser Reaktion getrennt zugefiihrt und erst unmittelbar vor 
bzw. im Reaktionsraum 7 zugemischt werden (Einspeisung 5) . Zur 
Erzielung einer gleichmaSigen Warmeubertragung im 
Reaktionsraum 7 kann es zweckmafiig sein, die 

Unterschusskomponente zusatzlich an mehreren Stellen 6 lokal 
oder ortlich verteilt in den Reaktionsraum einzuspeisen . Falls 
der Reaktant 4 im Vergleich zu den iibrigen Reaktanten 1 nur 
einen geringen Warmekapazitatsstrom darstellt, kann er ohne 
thermische Kopplung mit dem Warmetauscher 2 dem Reaktionsraum 
7 direkt zugefiihrt werden. Andernfalls sollte seine Aufheizung 
wie in Figur la angedeutet im Warmetauscher 2 erfolgen. Eine 
entsprechende Aufteilung der zugefiihrten Reaktanden kann auch 
fur die Seite der endothermen Reaktion erfolgen, falls eine 
Vorreaktion im Warmetauscher 8 ausgeschlossen werden soli. 

Der Reaktionsraum 7 ist in einen Bereich 11 fur die exotherme 
Reaktion und einen Bereich 12 fur die endotherme Reaktion 
unterteilt, wobei beide Bereiche in intensivem Warmeaustausch 
stehen. Ziel der Gestaltung des Reakt ionsraums 7 ist es, die 
durch die exotherme Reaktion freigesetzte Warme lokal 
moglichst vollstandig und gleichmaSig auf die endotherme 
Reaktion zu iibertragen, so dass starke Temperaturschwankungen 
im Reaktionraum 7 vermieden werden. Eine erf indungsgemaSe 
MaSnahme dafiir ist die Gleichstromf iihrung von Strom 1 und 
Strom 8 wie in Figur la dargestellt. Die 

Anf angsreaktionsgeschwindigkeit der endothermen Reaktion am 
Eintritt in den Reaktionsraum 12 sollte dabei 

zweckmaSigerweise so gewahlt werden, dass die Warmebedarf srate 
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der endothermen Reaktion gerade der Warmeproduktionsrate der 
exothermen Reaktion entspricht . Diese Forderung kann durch 
Einstellen der Katalysatoraktivitat fur die endotherme oder 
die exotherme Reaktion und/oder durch Wahl der 
Zulauf temperaturen in den Reaktionsraum 11 bzw. 12, d. h. 
durch die Gestaltung der Warmetauscher 2 bzw. 9 erreicht 
werden . 

Eine weitere MaSnahme ist die bereits angesprochene ortlich 
verteilte Nachdosierung des Reaktanden 4 mittels der 
Einspeisung 6. Diese verteilte Nachdosierung ist insbesondere 
dann zweckmafeig, wenn aus apparativen Griinden eine 
Gegenstromfiihrung von Strom 1 und 8 gewahlt wurde . In diesem 
Fall kann es zweckmaJSig sein, die Katalysatoraktivitat der 
exothermen und/oder endothermen Reaktion zum Beispiel durch 
Verdunnen oder eine schnelle Auf einanderf olge aktiver und 
inerter Abschnitte soweit zu reduzieren, dass sich die 
Reaktionen iiber den groSten Teil des Reaktionsraums 12 
erstreckt . 

Eine weitere erf indungsgemafie MaSnahme ist die Sicherstellung 
eines hohen Warme transports parallel zur Richtung der Strome 
1, 8 im Reaktionsraum 7. Dies kann durch warmeleitende 
Einbauten, durch Warmerohre (heat pipes) oder durch eine 
maanderf ormige oder spiralf ormige Stromungsf iihrung beider 
Reaktionsstrome 1, 8 im Reaktionsraum 7 erfolgen, wie sie zum 
Beispiel in den Figuren 6 b, c angedeutet ist. Alternativ kann 
ein zusatzlicher Warmetragerkreis im Reaktionsraum 7 
angeordnet werden . 

Eine weitere erf indungsgemaSe MaSnahme besteht darin, eine der 
beiden Reaktionen, vorzugsweise aber die exotherme Reaktion, 
im Reaktionsraum 7 in einer Wirbelschicht durchzuf uhren, wobei 
die Reaktionskanale fur die endotherme Reaktion in diese 
Wirbelschicht eintauchen und die Reaktionswarme moglichst 
direkt aufnehmen. 
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In einer Konkretisierung der vorstehenden Ausgestaltung fur 
eine Dampf ref ormierung von Kohlenwasserstof fen wird das 
Reaktionsgemisch 1 zum Beispiel aus Luft bestehen. Ihm wird 
als Reaktand 4 ein Teil der Einsatzkohlenwasserstof f e oder ein 
sonstiges brennstof f reiches (Ab-)Gas an den Einspeisungen 5, 6 
zugemischt . Die Verbrennungsreaktion lauft auf der 
Brenngasseite 11 des Reaktionsraums 7 je nach erf orderlicher 
Temperatur an einem Oxidationskatalysator oder homogen und 
zweckmaSigerweise an einer porosen Tragerstruktur ab. Auf der 
Ref ormiergasseite wird eine Mischung von Kohlenwasserstof f gas 
oder -dampf und Wasserdampf im Warmetauscher 9 im Gegenstrom 
zum heiSen Ablauf aufgeheizt und der Ref ormiergasseite 12 des 
Reaktionsraums 7 zugef iihrt . Dort findet an einem geeigneten 
Katalysator die Dampf ref ormierung statt, wobei der Katalysator 
moglichst nahe bzw. direkt auf den Warmetauschf lachen zur 
Verbrennungsreaktion angeordnet sein soli. Die zu erwartenden 
Temperaturprof ile in den einzelnen Abschnitten des Verfahrens 
nach Figur la sind schematisch in Figur lb angegeben. Infolge 
der naherungsweise gleichen Warmekapazitatsstrome in den 
Gegenstromwarmetauschern 2, 9 sind die Temperaturprof ile in 
den Warmetauschern weitgehend gerade und parallel . Durch den 
Gleichstromwarmetausch und die Seiteneinspeisung von Brenngas 
ergeben sich im Reaktionsraum 7 in etwa die gezeigten Profile. 
Sie konnen weiter geglattet werden, wenn die o. g. Forderung 
nach gleichen Anfangsraten fur Warmeverbrauch und 
Warmeproduktion besser erfiillt wird und/oder der axiale 
Warmetransport durch die angefiihrten MaSnahmen verbessert 
wird . 

Prinzipiell ahnliche Temperaturverlauf e ergeben sich, wenn 
anstelle der hier angenommenen Gegenstrom- (oder Kreuz- 
/Gegenstrom- ) Warmetauscher Regenerativwarmetauscher in Form 
getakteter oder rotierender Festbetten eingesetzt werden. In 
alien diskutierten Fallen kann es zweckmaSig sein, den 
Abstromteil 10 des Warmetauschers 9 mit Shif tkatalysatoren zu 
bestucken, falls ein wasserstoff reiches (CO-armes) Produktgas 
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benotigt wird. 

Figur 2a zeigt eine Grundform der Erfindung fur den Fall, dass 
die exotherme und die endotherme Reaktion im gleichen 
Reaktionsgemisch ablauft "simultane Reaktionsfiihrung" . Das 
Reaktionsgemisch 13 wird im Gegenstrom zum Produktgemisch 15 
im Warmetauscher 14 aufgeheizt und tritt danach in den 
Reaktionsraum 16 ein. Falls die Gefahr besteht, dass eine 
Vorreaktion im Warmetauscher 14 auf tritt, muss ein 
ausgewahlter Reaktand 4 wieder getrennt zugefuhrt und entweder 
vollstandig am Zulauf 5 oder iiber den Reaktionsraum 16 
verteilt dosiert werden. Der Reaktionsraum 16 ist so 
gestaltet, dass ein starker zusatzlicher Warmetransport 
parallel zur Hauptstromungsrichtung erfolgt, so dass die bei 
der exothermen Reaktion freigesetzte Warme moglichst 
vollstandig und ohne Ubertemperaturentwicklung in die 
endotherme Reaktion eingekoppelt werden kann. Erf indungsgemafie 
MaSnahmen dafiir sind stark warmeleitende Einbauten, Warmerohre 
(heat pipes) oder eine maanderf ormige oder spiralf ormige 
Stromungsf iihrung . Falls eine unerwiinschte Nebenproduktbildung 
nicht dagegen spricht, bietet es sich auch an, den 
Reaktionsraum 16 als Wirbelschicht auszubilden, in die Zulaufe 
5, 6, 13 eingediist und sehr gut verteilt und vermischt werden. 

In einer konkreten Ausgestaltung des Grundkonzepts von Figur 
2a fur die oxidative Dampf ref ormierung von Kohlenwasserstof f en 
wird das Kohlenwasserstof f -/Wasserdampf gemisch als Strom 13 
und Sauerstoff bzw. Luft als Strom 4 zugefuhrt. Der 
Reaktionsraum 16 kann als Wirbelschichtreaktor mit den 
Katalysatoren fur die Oxidations- und die Ref ormierreaktion 
als Wirbelgut ausgebildet sein. Alternativ wiirde sich auch ein 
fester Katalysator, zum Beispiel in Monolithform anbieten, 
durch den ein inertes abriebfestes Wirbelgut zirkuliert. Bei 
entsprechend hohen Temperaturen kann der Katalysator im 
Reaktionsraum 16 auch ganz ent fallen, wenn die homogenen 
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Reaktionen hinreichend schnell sind. Dann bietet es sich an, 
im Abstromteil des Warmetauschers 14 Katalysatoren fur eine 
Nachref ormierung oder die Wassergasshif t-Reaktion vorzusehen. 

Die zu erwartenden Temperaturprof ile gemaS der Ausgestaltung 
von Figur 2a sind schematisch in Figur 2b angegeben. Fur einen 
Gegenstromwarmetausch im Warmetauscher 14 ergeben sich wieder 
naherungsweise gerade und parallele Profile. Im Reaktionsraum 
16 ist das durch das bevorzugte Anspringen der exothermen 
Verbrennungsreaktion bewirkte Uberschwingen der Temperatur 
umso geringer, je besser der zusatzliche Warmetransport 
parallel zur Hauptstromungsrichtung realisiert wurde . 

Figur 3a zeigt einen Sonderfall der separaten 

Reaktionsf iihrung, wenn die Warmekapazitat des Fluidstroms 1, 3 
fur die exotherme Reaktion und die des Fluidstroms 8, 10 fur. 
die endotherme Reaktions etwa gleich ist. Dann kann anstelle 
der Anordnung nach Figur la mit getrennten Warmetauschern 2, 9 
auch eine Anordnung mit einem gemeinsamen 
Gegenstromwarmetauscher gewahlt werden, in dem auch der 
Reaktionsraum 7 integriert ist. 

Im Gegensatz zu bereits bekannten ahnlich aufgebauten 
Gegenstromanordnungen, beispielsweise gemaS J. Frauhammer, G. 
Eigenberger, L. v. Hippel and D. Arntz. A New Reactor Concept 
for Endothermic High Temperature Reactions. Chem. Eng. Sci. 54 
(15/16): 3661-3670, 1999 muss eine erf indungsgemaSe 
Ausgestaltung gemaS Figur 3a die Bedingungen erfullen, dass 
sich die Warmekapazitatsstrome 1, 3, 8 und 10 ahnlich sind, 
das heiSt sich nicht urn mehr als den Faktor 2 unterscheiden 
und eine Ein- oder Mehrf acheinspeisung des Reaktanden 4 im 
Teilraum 11 der Reaktionszone 7 erf olgt . Bezuglich der 
zweckmaSigen Wahl der Katalysatorakt ivitat der endothermen 
Reaktion gilt das bei der Diskussion von Figur 1 gesagte . 
ZweckmaSig ist auSerdem, dass der axiale Warmetransport im 
Bereich der Reaktionszone 7 durch warmeleitende Einbauten oder 
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heat pipes 17 deutlich erhoht wird. Auch eine Umgestaltung der 
Stromungsfuhrung so, dass die warmetauschenden 
Reaktionsabschnitte 11 und 12 im Gleichstrom durchstromt 
werden, entspricht einem erf indungsgemaJSen Vorgehen. Die fur 
gleiche Warmekapazitatsstrome zu erwartenden Temperaturprof ile 
sind in Figur 3b skizziert. 

Im Vergleich zu der Grundform der separaten Reaktionsf uhrung 
nach Figur la gilt fur Figur 3a die Forderung nach nahezu 
gleichen Warmekapazitatsstromen fur die exotherme (1, 3) und 
die endothe rme Reaktion (8, 10) . Nur dann ergibt sich ein 
effizienter Warmetausch und ein minimaler Bedarf an Reaktanden 
fur die exotherme Begleitreaktion . Dagegen kann der 
Warmekapazitatsstrom der exothermen Begleitreaktion nach Figur 
la frei gewahlt werden . Die benotigte Warmeaustauschf lache des 
Warmetauschers 2 muss dann entsprechend angepasst werden. 
Betont werden muss, dass der Gesamtbedarf an Warmetauschf lache 
bei gleichem Warmeruckgewinn fur beide Ausgestaltungen 
ahnlichen ist. Allerdings lasst sich die Ausgestaltung nach 
Figur 3a leichter in einem einzigen Apparat realisieren. 

Figur 4a zeigt eine Ausgestaltung, bei der die Warmezufuhr fur 
die endotherme Reaktion dadurch erfolgt, dass dem 
Reaktionsraum 10 einen heifies Brennergas 5, 6 zugemischt wird. 
Dieses Brennergas wird durch die Verbrennung von zwei 
Teilstromen 1, 4 in einer Brennkammer 18 erzeugt . Dabei werden 
diese beiden Teilstrome im Warmetausch mit einem Ablaufstrom 3 
im Warmetauscher 2 vorgeheizt. Das Reaktionsgemisch der 
endothermen Reaktion 8 wird wie in Figur la durch den heiSen 
Ablauf aus dem Reaktionsraum vorgeheizt . 

Im Gegensatz zu Figur la besteht der Reaktionsraum jetzt nur 
aus dem Teilraum 12 fur die endotherme Reaktion, in die das 
heifie Brenngas als Warmetrager an den Stellen 5 und 6 
eingemischt wird. Ein Teilstrom 3 des Ablauf s des 
Reaktionsraums 12 wird uber den Brenngaswarmetauscher 2 
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gefiihrt. Dieser Teilstrom soil so groS sein, dass seine 
Warmekapazitat in etwa der Warmekapazitat der beiden 
Teilstrome 1 und 4 entspricht. Dann folgt im Warmetauscher 2 
eine energetisch optimale Riickgewinnung mit Temperaturprof ilen 
gemaE Figur 4b. Die ortlichen Temperaturschwankungen im 
Reaktionsraum 12 lassen sich wieder dadurch minimieren, dass 
zusatzliche Warmestrome parallel zur Hauptstromungsrichtung 
von Strom 8 erzeugt werden. Auch hier bietet sich ahnlich wie 
in Figur 2a fur den Reaktionsraum 16 ein Wirbelschichtreaktor 
an, wobei die Strome 8, 5, 6 in die Wirbelschicht eingespeist 
und durch sie verteilt werden. 

Eine Anordnung nach Figur 4a eignet sich insbesondere fur die 
Durchfuhrung von Dehydrierreaktionen wie die Styrolsynthese 
durch Ethylbenzol-Dehydrierung. Das heiSe Brennerabgas 5, 6 
wird zweckmafiig durch stochiometrische Verbrennung des 
Dehydrierabgases erzeugt. Es enthalt dann vorzugsweise 
Wasserdampf, der einer Verkokung des Katalysators 
entgegenwirkt und Inertgas, das gemeinsam mit dem Wasserdampf 
den Reaktandenpartialdruck absenkt und damit des Gleichgewicht 
der volumenvermehrenden Reaktion giinstig beeinflusst. 

Anstelle des rekuperativen Warmetauschers 9 in Figur 4a konnen 
auch zwei regenerative Warmetauscher 19 mit period! schem 
Wechsel der Stromungsrichtung eingesetzt werden. Figur 5 zeigt 
eine entsprechende Ausgestaltung . Die Zuf iihrungsleitung 1, 4 
fur die Brennkammer 18 werden zweckmaSigerweise in die 
Regenerativwarmetauscher 19 integriert . Der Reaktionsraum 12 
wird nun gemeinsam mit den beiden Regenerativwarmetauschern 19 
in periodischem Wechsel von links nach rechts und von rechts 
nach links durchstromt. Das Brennerabgas wird dabei 
kontinuierlich in den Reaktionsraum 12 eingeblasen und 
verteilt. Die Temperaturverlauf e entsprechen dann im Mittel 
weitgehend denjenigen von Figur 4b. 

Ein Aufbau nach Figur 5 kann auch fur die simultane 
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Reaktionsf tihrung nach Figur 2a eingesetzt werden, wenn statt 
der dort gezeigten Rekuperativwarmetauscher Regeneratoren 
eingesetzt werden. In Figur 5 fallt dann lediglich der Brenner 
18 weg. Der Reaktand 1 bzw. 4 (bei einer oxidativen 
Reformierung Luft oder Sauerstoff) wird iiber die in den 
Regeneratoren 19 laufenden Zuleitungen vorgeheizt und an den 
Stellen 6 in den Reaktionsraum 12 eingefuhrt und verteilt. 
Dabei ist es aus energetischen Griinden sinnvoll, die 
Zufuhrungsrichtung des Reaktanden 1 bzw. 4 mit dem Wechsel der 
Stromungsrichtung umzuschalten, so dass die 
Warmekapazitatsstrome fur beide S t r omungs r i chtungen etwa 
gleich sind. 

Die im Zusammenhang mit der Verbesserung des Warmetransports 
parallel zur Hauptstromungsrichtung genannten maanderf ormige 
oder spiralf ormige Ausgestaltung der Reaktionskammer ist 
exemplarisch und stark schematisiert in Figur 6a erlautert . 
Die Ausgestaltung nach Figur 6b oder 6c kame zum Beispiel fur 
die in Figur la gezeigte Reaktionskammer 7 in Frage . Durch den 
mehrfach gewundenen Stromungsweg kommt es zu einer 
gleichmaSigeren Temperaturverteilung und Warmeubertragung . 
Gleiches gilt fur die Ausgestaltung der Reaktionskammer 16 aus 
Figur 2a gemaS dem schematischen Aufbau von Figur 6a. 

Die vorstehend diskutierten Beispiele zeigen, dass bei der 
erf indungsgemaSen autothermen Kopplung von endothermen und 
exothermen Reaktionen ein grofier Gestaltungsspielraum besteht. 
Insbesondere lassen sich die gezeigten Warmetauscher wahlweise 
als rekuperative Gegen- oder Kr euz gegens t r omwarme t au s che r in 
Rohrbundel- oder Plattenstapelbauweise realisieren oder als 
Regenerativwarmetauscher in Form von Betten mit periodischem 
Wechsel der Stromungsrichtung bzw. als Rotorregeneratoren 
(Ljungstrom-Warmetauscher) . Kennzeichen aller 
Warmetauscherkonf igurationen ist, dass eine exotherme 
Vorreaktion, zum Beispiel durch getrennte Fiihrung der 
Reaktanden 1, 4 sicher verhindert werden muss. Dagegen kann es 
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zweckmafiig sein, Katalysatoren fur eine Nachreaktion der 
endothermen Reaktion im Reaktionsraum 7, 12 oder 16 im 
Abstromteil des Warmetauschers 9, 14 oder 19 zu integrieren . 
Der Reaktionsraum 7 zeichnet sich erfindungsgemaS dadurch aus, 
dass die Reaktionswarme der exothermen Reaktion iiber die Lange 
des Reaktionsraumes moglichst gleichmaSig verteilt wird. Das 
kann erfindungsgemaS dadurch unterstiitzt werden, dass eine 
Reaktionskomponente 4 fur die exotherme Reaktion oder ein 
heiSer Teilstrom ortlich verteilt zudosiert wird, dass 
zwischen dem Fluid der exothermen oder dem Fluid der 
endothermen Reaktion Gleichstrom oder einen maandrierenden 
(bzw. spiral formige) Stromfiihrung vorgesehen wird, dass 
Einbauten mit starkem Warmetransport parallel zur 
Hauptstromungsrichtung vorgesehen werden oder ein 
zirkulierendes Hilfsmedium (zum Beispiel in Form einer 
Wirbelschicht) fur einen solchen Warmetransport sorgt . 
Weiterhin sollte dafur Sorge getragen werden, dass sich die 
Warmebedarf sraten der endothermen Reaktion und die 
Warmeproduktionsraten der exothermen Reaktion bei Eintritt in 
den Reaktionsraum 7 in etwa entsprechen. Das kann durch 
Einstellung der Eintrittstemperaturen (d. h. Auslegung des 
jeweiligen Warmetauschers 2, 9) und/oder Wahl bzw. 
Beeinf lussung der Katalysatorakt ivitat erreicht werden. 
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Patentanspriiche 

Reaktorschaltung zur autothermen Kopplung von exo- und 
endothermen Reaktionen mit separierter Fuhrung der beiden 
Reaktionsstrome, umfassend Warmetauscherabschnitte (2, 9, 
19) zwischen alien zugefiihrten Eduktgasen (1, 4, 8) und 
alien heiSen Produktgasen (3, 10) sowie einen 
Reaktionsbereich (7, 11, 12) in dem die exothermen und 
die endothermen Reaktionen in unmittelbarem 
Warmeaustausch miteinander ablaufen, dadurch 
gekennzeichnet, dass der Warmeaustausch in den 
Warmeaustauscherabschnitten (2, 9, 19) zwischen den 
zugefiihrten Eduktgasen (1, 4, 8) und den heiSen 
Produktgasen (3, 10, 15) entweder rekuperativ im Gegen- 
oder Kreuzgegenstrom oder regenerativ ablauft und in 
jedem Warmetauscherabschnitt die Warmekapazitat des einen 
Teilstroms in etwa der Warmekapazitat des anderen 
Teilstroms entspricht und die exotherme und die 
endotherme Reaktion in einem Reaktionsbereich (7) jeweils 
jede fur sich zeitlich oder raumlich getrennt ablauft, 
wobei bei einer raumlichen Trennung die beiden 
Teilbereiche (11, 12) ortlich so miteinander gekoppelt 
werden, dass ein sehr guter Warmeaustausch zwischen ihnen 
gegeben ist und bei einer raumlichen oder zeitlichen 
Trennung die exotherme Reaktion so beeinflusst wird, dass 
sie erst am Eintritt in ihren Reaktionsbereich (11) 
startet und die Reaktionswarme iiber einen groSeren, mit 
dem Reaktionsbereich der endothermen Reaktion (12) 
uberlappenden Ortsbereich weitgehend gleichmaSig verteilt 
freigesetzt und auf die endotherme Reaktion iibertragen 
wird. 

Reaktorschaltung zur autothermen Kopplung von exo- und 
endothermen Reaktionen nach Anspruch 1, dadurch 
gekennzeichnet , dass eine exotherme Vorreaktion im 
Warmetauscherabschnitt (2) dadurch verhindert wird, dass 
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einer der fur die exotherme Reaktion erf orderlichen 
Reaktionspartner (4) getrennt gefuhrt wird und erst nach 
Eintritt in die Teilreaktionszone (11) der exothermen 
Reaktion zugemischt wird, wobei die gleichmafeige ortliche 
Verteilung der Warmef reisetzung dadurch bewirkt wird, 
dass die Zumischung ortlich kontinuierlich oder auf 
mehrere diskrete Einspeisungsstellen (6) verteilt 
erf olgt . 

Reaktorschaltung zur autothermen Kopplung von exo- und 
endothermen Reaktionen nach Anspruch 1 oder 2, dadurch 
gekennzeichnet , dass die Teilstrome (1, 8) fur die 
exotherme und endotherme Reaktion im Reaktionsraum (7) im 
Gleich- oder Kreuzstrom zueinander sowie in engem 
Warmekontakt miteinander gefuhrt werden, wobei 
rekuperativer oder regenerativer Warmeaustausch 
stattf indet . 

Reaktorschaltung zur autothermen Kopplung von exo- und 
endothermen Reaktionen bestehend aus 

Warmetauscherabschnitten (14) zwischen alien zugefiihrten 
Eduktgasen (4, 13) und alien Produktgasen (15) sowie 
einem gemeinsamen Reaktionsbereich (16) , in dem die 
exothermen und die endothermen Reaktionen gleichzeitig 
ablaufen, dadurch gekennzeichnet, dass der Warmeaustausch 
in den Warmeaustauscherabschnitten (14) zwischen den 
zugefiihrten Eduktgasen (4, 13) und den heiSen 
Produktgasen (15) entweder rekuperativ im Gegen- oder 
Kreuzgegenstrom oder regenerativ ablauft und in jedem 
Warmetauscherabschnitt die Warmekapazitat des einen 
Teilstroms in etwa der Warmekapazitat des anderen 
Teilstroms entspricht und die exothermen und endothermen 
Reaktionen im Reaktionsbereich (16) gleichzeitig und 
gemeinsam ablaufen, wobei die gesamte Warmef reisetzung 
der exothermen Reaktion den gesamten Warmebedarf der 
endothermen Reaktion nur in dem MaiSe ubersteigt, wie er 
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zur Auf rechterhaltung des Warmeaustauschs im 
Warmetauscher (14) erforderlich ist und ein schneller 
lokal begrenzter Ablauf der exothermen Reaktion dadurch 
verhindert wird, dass einer der fur die exotherme 
Reaktion benotigten Reaktionspartner (4) erst im 
Reaktionsbereich (16) und zwar kontinuierlich verteilt 
oder in mehreren ortlich verteilten diskreten 
Einspeisungsstellen (6) zugefuhrt wird. 

Reaktorschaltung zur autothermen Kopplung von exo- und 
endothermen Reaktionen, wobei die benotigte Warme fur die 
endotherme Reaktion dadurch erzeugt wird, dass das heiSe 
Produktfluid der exothermen Reaktion dem Reaktionsgemisch 
der endothermen Reaktion zugemischt wird, dadurch 
gekennzeichnet, dass fur jedes der beiden Reaktionsf luide 
der kalte Zulauf (1, 8) in einem Warmetauscher durch 
einen heiSen Ablauf von etwa gleicher Warmekapazitat 
vorgeheizt wird, wobei verhindert wird, dass die 
zugefuhrt en Komponenten fur die exotherme Reaktion 
bereits im Warmetauscher reagieren und das so vorgewarmte 
Fluid fur die exotherme Reaktion in einer Brennkammer 
(18) reagiert, wahrend das vorgewarmte Reaktionsgemisch 
der endothermen Reaktion in einen Reaktionssraum (12) 
eintritt und dort mit dem heiSen Produkt aus der 
Brennkammer (18) vermischt wird, wobei der Reaktionsraum 
(12) so gestaltet ist, dass ein intensiver Warmetransport 
parallel zur Hauptstromungsrichtung und eine schnelle und 
vollstandige Vermischung erfolgt und ein Teil des heiSen 
Ablauf s aus dem Reaktionsraum (12) fur den Warmetausch 
mit dem kalten Zulauf der Reaktanden fur die exotherme 
Reaktion benutzt wird. 

Reaktorschaltung zur autothermen Kopplung nach einem der 
Anspruche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, dass 
Warmetauscher zwischen einem kalten Zulauf und einem 
heiSen Ablauf eines Reaktionsraums als Gegenstrom- oder 
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Kreuz-/Gegenstromwarmetauscher (2, 9, 14) in Rohrbundel- 
oder Plattenpaketbauweise oder als 

Regenerativwarmetauscher (19) mit festen oder rotierenden 
Speicherbetten aufgebaut sind, und eine Vorreaktion der 
zustromenden Reaktanden der exothermen Reaktion im 
Warmetauscher dadurch vermieden wird, dass keine 
katalytisch aktiven Materialien in diesem 
Warmetauscherpfad eingebaut sind oder das einer der fur 
die exotherme Reaktion erf orderlichen Reaktionspartner 
(4) getrennt von den iibrigen Reaktionspartnern gefiihrt 
ist . 

Reaktorschaltung zur autothermen Kopplung nach einem der 
Anspriiche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet , dass fur die 
aus dem Reaktionsraum fur die endotherme Reaktion (12, 
16) austretenden Produkte im Warmetauscher (9, 14, 19) 
Katalysatoren fur eine geeignete Nachreaktion angeordnet 
sind. 

Reaktorschaltung zur autothermen Kopplung nach einem der 
Anspiiche 1 bis 7, dadurch gekennzeichnet, dass fur den 
geforderten intensiven Warmetransport in der 
Reaktionskammer parallel zur Hauptstromungsrichtung stark 
warmeleitende Einbauten, Warmerohre (heat pipes) oder 
eine maanderf ormige oder spiralf ormige Stromungsf iihrung 
mit gutem Warmeaustausch oder eine Kreislauff iihrung eines 
partikelformigen, fliissigen oder gasformigen Warmetragers 
vorgesehen ist. 

Reaktorschaltung zur autothermen Kopplung nach einem der 
Anspriiche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet, dass die 
Reaktionskammern (11, 12, 16) als Wirbelschichtapparat 
ausgefiihrt sind, wobei das Wirbelgut katalytische oder 
inerte Eigenschaf ten besitzt und der Katalysator auch auf 
den Wanden oder auf festen Einbauten angeordnet ist und 
die Einspeisungen (1, 5, 6, 8, 13) so in die 
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Wirbelschicht munden, dass eine schnelle gleichmaSige 
Verteilung der Zulaufe uber die gesamte Wirbelschicht 
erf olgt . 

10. Reaktorschaltung zur autothermen Kopplung nach einem der 
Anspruche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet , dass eine 
Angleichung der Warmebedarf s- und -produkt ionsraten in 
der Reaktionskammer (11, 12, 16) durch Beeinf lussung der 
Katalysatoraktivitat, durch inerte Beimischung oder durch 
Abfolge von katalytisch aktiven und inerten Bereichen 
und/oder durch Einstellung der Eintrittstemperatur in den 
Reaktionsraum (7) entweder getrennt oder nur fur die 
exothermen oder die endothermen Reaktionen oder fur beide 
gemeinsam erf olgt . 

11. Reaktorschaltung zur autothermen Kopplung nach Anspruch 
11, dadurch gekennzeichnet, dass die Angleichung der 
Warmebedarf s- und -produkt ionsraten dadurch erreicht 
wird, dass ein separat zugefiihrter Reaktand (4) der 
exothermen Reaktion und/oder ein separat zugefiihrter 
Reaktand der endothermen Reaktion an diskreten oder 
kontinuierlich uber die Lange des Reaktionsraums (7) 
verteilten Einspeiseorten (6) zugemischt wird. 
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